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 دهيچک

كاژل يليس ور کردنغوطهاز باشد. بدین منظور، مي كاژليليس/يدروياکس تیکامپوزنانو هيته جهت جدید يارائه روشحاضر ق يتحقاز  هدف

ماده  ای وا کننده يچ عامل احياز ه تیکامپوزن نانویا سنتز يشد. برا استفاده درجه سلسيوس 161 يدر دما يروسولفاتدر نمک مذاب 

 سريمقه يدق 61کمتر از  يه در زمانیپا يها بر روت آنيسنتز نانوذرات و تثبن روش یا اباستفاده نشد و  يرور از سولفات يغهب یيايميش

 يابیمورد ارز مرئي-فرابنفش سپكترومترو ا ميكروسكوپ الكتروني روبشيساخته شده توسط  كاژليليس/يدروياکس تیکامپوز. نانوردیدگ

 يبر رو نانوذرات ليتشك منجر به مذاب نمک با كاژليليس که تماس مشخص شدميكروسكوپ الكتروني روبشي  نتایجبر اساس فت. قرار گر

ج حاصل از کشت ینتا .دش اکسيد روي نانوذرات شدن تربزرگ موجب تماس زمان افزایش گر،ید يسو از. ه استدش كاژليليسسطح 

عليه باکتري  درصد 51/22 يبالا يبا کشندگ نهيبهت ینانوکامپوزكاژل و نمک مذاب يلين سيماب ياقهيدق 61تماس با  نشان دادند که يكروبيم

کمتر در آب  يرو يزان رهاسازيم دلالت داشت وساخته شده  يهاتینانوکامپوز يداریپابر ز ين یيشوآب. تست دست آمدهب اشریشيا کولاي

 بود. درصد 1/5از 

 تیکامپوزكروب، نانويضدم كاژل،يليس، يداریپا، يدروياکس :يديکل هايواژه
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 مقدمه

 ياز کاربردها يكی يكروبيضدم سطوح هيته

در حال حاضر  باشد.يم یيغذا عیصنانانو در  يآورفن

نه يتكنولوژي در زماستفاده از نانو يبرا يادیقات زيتحق

قات انجام يبر اساس تحق شود.يم آب انجام يعفونضد

، مس و نقره( و ي)رو يفلز يهاونیاز  يتعدادشده، 

( يدروياکس و وميتانيدتياکس) يفلز يدهاينانوذرات اکس

 Moritz and) باشنديم يكروبيضدمت يخاص يدارا

, 2016; Payami et al.Gilani 2013, Moritz, -Geszke

, 2016;et al..) يهادنيمه ماده یک عنوانبه يرودياکس 

 است مطرح تلفمخ يالكتریك و ينور خصوصياتبا 

 Srivastava) باشد داشته يمتنوع يکاربردها توانديم که

et al., 2013). ت يخاص يدارا يدروياکس اتنانوذر

ق عملكرد يسم دقيمكان هرچندد نباشيم يكروبيضدم

و  يدروياکسون يباشد. سوسپانسيم ناشناخته هاآن

دهنده واکنش يتوانند اجزايم يدروياکس نانوذرات

د و يدروکسيه يهاكالیرادمخصوصاً و  يژنياکس

 Yang et) د کننديتول يكروبيضدم با اثرات تنها ژنياکس

al., 2009; Ma et al., 2010.) ريتأث يسم اصليمكان 

 يب بر رويق آسیاز طر هايباکتر ينانوذرات بر رو

DNAباشد يم يواره سلولیب دیو تخر هاني، پروتئ

(Zhang et al., 2010 .)يكروبيضدمت يفعالکنون تا 

مربوط به غذا  يهايباکتره يعل يدروياکسنانوذرات 

 سالمونلا، يلاوک ايشیاشر، سيليسابت لوسيباس يعنی

مورد مطالعه  فلورسانس سودوموناس و سیديتینتریا

 ,.Jiang et al., 2009; Jin et al) تاس قرار گرفته

2009; Top and Ülkü, 2004; Malachová et al., 

2011; Stani et al., 2010 .) 

ار يل اندازه بسيدلهب از نانوذرات مياستفاده مستق

ا ی و انسان يسلامت يتواند برايم هاآن کوچک

طور هنوذرات بکه نايصورت درست مضر باشد. یزطيمح

را  يخوببهآب  هرچندشوند،  آب افزودهم به يمستق

ن نانوذرات از یا خود حذفكن يول ،کننديم يضدعفون

ب يکتر ن،یبنابرا است. سازمسئلهو  ار دشواريآب بس

 اثريبدار و ی، پاسازگار یستزه یک پاینانوذرات با 

 ينانوذرات در کاربردها يایباشد تا از مزايم يضرور

 با را نانوذراتن، ی. بنابرامختلف بتوان استفاده نمود

 يهاهیپا با توانيم هاآن الیباکتريآنت تيخاص به توجه

 حاصل را در تیکامپوزنانو و کرد مخلوط گوناگون

ت يتثب اگرچهلازم به ذکر است . نمود استفاده ه آبيتصف

 هال کاهش سطح آنيدلهه بیپا يرونانوذرات بر 

 هاآن يكروبيضدمت يتواند منجر به کاهش خاصيم

 يكروبيضدم خواص حاصل تیکامپوزنانو لذا ،شود

 يهاهیکنون پاتا د.دار هاكروبيم انواع هيعل قابل قبول

 يمرهايت و پليت، زئوليشه، بنتونيشهمانند  يمختلف

 مورد استفاده قرار هاتینانوکامپوزه يته يبرا يمصنوع

 Stani et al., 2010; Ghorbanpour and) است گرفته

Lotfiman, 2016 .)ياكاژل مادهيليسها، هین پایا انياز م 

 ادیزنسبتاً مت با سطح يدوست و ارزان قاثر، آبيب

ه یفلز بر پا دينانوذرات اکس تیکامپوز باشد.يم

 ه نمود. دريته يمتنوع يهاروش توان بايم كاژل رايليس

ل ياز قب یيهاروشه یپا ه بريروش ته، حاضر حال

 ياياحدروترمال، يگاما، سنتز ه ، اشعهيونی تبادل ندیفرآ

مال تردرويالكترولس، ه يکارسولووترمال، آب، یيايميش

 ,Moritz and Geszke-Moritz) باشديم ژلو سل

ن مرحله همراه با یشامل چند هاروشن یا اکثر .(2013
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 زدندر حضور اولتراسوند و هم يد قويبا اس رفلاکس

  کشد.يم روز طول باشد و چند ساعت تا چنديم

 عیساده و سر يروش يق معرفين تحقیا هدف از

 كاژليليس/يدروياکس تیکامپوزنانوساخت  يبرا

ژل كايليذرات س يسازورن منظور، از غوطهیبد باشد.يم

براي بررسي  اشریشيا کولاياز  و يرو در نمک مذاب

 اکسيدروي/خواص ضدميكروبي نانوکامپوزیت 

  استفاده شد. سيليكاژل

 

  هاروشمواد و 

و  براث نتونيمولره، نت آگاریكاژل، نوتريليس

 يلاوک ايشیاشرو سوش مرک  شرکتاز  يروسولفات

(PTCC 1270 ) يصنعت و يعلم يهاپژوهش سازماناز 

  .ندشد تهيه رانیا

  يدروي/اکسکاژليليس تیکامپوزه نانو يته -

)با  يروسولفاتدر حمام نمک مذاب از  كاژليليس

قه يدق 21و  61، 91، 91، 51مدت به (5:5 يننسبت وز

 171-161 حدود يدماگداز، ایران( با کوره )آساندر 

و  پس از زمان مورد نظر د.ش ورغوطه درجه سلسيوس

 يمحلول آبكتر يليليم 511توسط ها نمونه ،شدنسرد 

 با کمک آب يمقدار کاف سپس و مولار 5/1م یدسدیکلر

 61و توان  (رانیپژوهش، ا دآزماینو) اولتراسوند حمام

شسته قه يدق 91مدت هلوهرتز بيک 91وات و فرکانس 

درجه  51 يدر دما( شيماز، ایران)شده و در آون 

كاژل يليس ند.شدخشک  ساعت 99مدت هبسلسيوس 

كاژل حاصل يليس /يدروياکس يهاتیکامپوزنانوه و ياول

اند که با نمک مذاب داشته يزمان تماسبر اساس مدت 

 ند.شد دهينام 21و  61، 91، 91، 51، 1ب يرتتهب

 يدروي/اکسکاژليليس تیکامپوزنانو یيشناسا -

 دياکس/كاژليليس کامپوزیتنانو مورفولوژي اتتغيير

 ,SEM (LEO 1430VPدستگاه  توسط يرو

Germany) سيليكاژل و جذب نور طيف . دش يبررس

 و قبل ،اکسيدروي تهيه شده/سيليكاژلکامپوزیت نانو

 دستگاه توسط اکسيدتيتانيومدي نانوذرات تثبيت زا بعد

 و( Sinco S4100, Korea) جذبي طيف اسپكتروفتومتر

 قرار ارزیابي مورد( Equinox 3000) ایكس اشعه تفرق

 هيته يهاتینانوکامپوز يداریپا يبررس يبرا. گرفت

گرم  9/1 مقداراستفاده شد.  یيشوآبتست از  شده

 51در خته و یتر آب مقطر ريليليم 51ت در ینانوکامپوز

 شد قرار دادهقه يدور در دق 911و  درجه سلسيوس

(Bagchi et al., 2013) . نمونه ساعت  6و  5پس از

 مدتبهقه يدور در دق 9111در ها نمونه شده، يبردار

موجود در  يزان رويوژ شده و ميفیسانترقه يدق 51

جذب  سپكترومترتوسط دستگاه ا حاصل سوپرناتانت

 شد. يابی( ارزVarian AA 240, USA) يتما

 كسیا اشعه ميكروفلوئورسانس ينگارفيط آناليز

(EDXRF) دستگاه توسط (XMF-104 X-ray Micro 

Analyzer )یک درها نمونه منظور نیا يبرا. شد انجام 

 قرار دارندهنگه پایه از ثابت ارتفاع و مشخص محل

  59-59 همحدود در آزمایشات انجام طي دما. گرفتند

 به دستگاه جریان و ولتاژ. شد کنترلدرجه سلسيوس 

 شد تنظيمثانيه  11  مدت به µA 511 و KV 51 ترتيب

(Ghorbanpour and Falamaki, 2012.) 

 خاصيت ضدميکروبي -

ا يشیاشر يهايباکتر تازه کشت ازمنظور، ن یا يبرا

 به دهمیک رقت از ه ويته فارلندمک مين کدورت يکولا

 -مولر عیما کشت طيمح ليترميلي 1 يحاو شیآزما لوله
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 گرم 11/1 مقدار سپسشد.  افزوده لیاستر براث نتونيه

ها و لوله ختهیر شیآزما لوله داخل تینانوکامپوز هر از

 ساعت 99 مدتهب درجه سلسيوس 57 در

 هيته الیسر رقت فوق يهالوله از شدند. يگذارگرمخانه

 کشت طيمح يبر رو كرونيم 511شد و از هر رقت 

 کشت داده شد.  نت آگارینوتر جامد

 

 هاافتهی

 ذرات تيپس از تثب كاژليليس يظاهرو شكل رنگ 

 يهاسعك (5)شكل نداشت.  فراوانير ييتغ يدروياکس

SEM را نشان كاژليليس/يدروياکس تیکامپوزنانو 

در ها كاژليليس با قرار دادن، (5) شكل طبق. دهديم

ها آنسطح  يبر رو يدروياکس نانوذرات ،نمک مذاب

 ،تماس با نمک مذاب ش زمانی. با افزااست هدش ليتشك

 ياز سو .است افتهیش یه افزات شديداد نانوذرات تثبتع

 شدن تربزرگ موجب تماس زمان افزایشگر، ید

طور خلاصه، زمان تماس ه. بشودمي ZnO نانوذرات

و  سوکیتعداد ذرات از  يبر رو يمير مستقيثأت

گر داشته ید يذرات از سو اندازه نانو ين بر رويچنهم

 يهايژگیر وييکاهش اندازه ذرات باعث تغ است.

 .دگرديها مآن یيايميكوشیزيو ف يساختار

 

 

 
 )د( 61)ج( و  91)ب(،  51 يهاو نمونهكاژل )الف( يليس SEMعكس  -(5)شكل 

 

ها را نشان تیف جذب نانوکامپوزيط (5) نمودار

 يروسولفات شوديطور که مشاهده مدهد. همانيم

 511و  911حدود  يهاک در طول موجيدو پ يدارا

ک در طول يک پی يز دارايكاژل نيليباشد. سينانومتر م

نانومتر در  911ک ي. پشان دادننانومتر  511موج حدود 

ها حذف شده است. با تینانوکامپوز يتمام يف جذبيط

نانومتر  511ک يش زمان تماس با نمک مذاب، پیافزا

نمونه  ينانومتر برا 511ک حدود يشود. پير مييدچار تغ

شتر زمان يش بیباشد. افزايباً متقارن میقه تقريدق 51

ک شده است. بر اساس يپن یا تماس موجب عدم تقارن
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ف جذب نانوذرات يگزارشات موجود، شكل نمودار ط

ع اندازه ذرات تناسب دارد. هر اندازه یبا اندازه و توز

زتر يک حاصل تيتر باشد پكنواختیع اندازه ذرات یتوز

 ,Ghorbanpour and Falamaki) بود تر خواهدو متقارن

از زمان حاصل  يهاتین اساس نانوکامپوزیا بر(. 2013

ع یتوز يكنواختیريقه، موجب غيدق 91ش از يتماس ب

 SEMج حاصل از یج با نتاین نتایا شود.ياندازه ذرات م

ش زمان یگر، با افزاید ي( مطابقت دارد. از سو5)شكل 

بلندتر  يهانه به سمت طول موجيشيتماس طول موج ب

تر شدن اندازه نانوذرات ن امر با بزرگیکند. ايحرکت م

 كاژل ارتباط دارديليسطح س يل شده بر رويتشك

(Ghorbanpour and Lotfiman, 2016 .)(9) نمودار 

را  61 نمونه كسیا اشعه فلوئورسانس ميكرو طيف

 به eV 1/5حدود  يک موجود در انرژيپ. دهدمي نمایش

 كاژل ارتباط دارد.يليس يسوار شده بر رو يدروياکس

 

 

 
 كاژليلي/سيرودياکس يهاتیكاژل و نانوکامپوزيليس ،يرولفاتف جذب سوينمودار ط -(5) نمودار

 

 
 61نمونه  كسیطيف ميكرو فلوئورسانس اشعه ا -(9)نمودار 
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 هاينانوکمپوزیت ایكس اشعه پراش (5)نمودار 

 این در. دهديم نمایش را حاصل سيليكاژل/اکسيدروي

درجه  51تا  51مابين  زوایاي در موجود پيک نمودار

پس (. 99-99) باشدمي سيليكاژل دهنده نشان سلسيوس

 در موجود از تشكيل نانوذرات بر روي سيليكاژل، پيک

کمي  با هرچندماند باقي مي 51°تا  15°مابين  زوایاي

 شود.تغيير و تعدادي پيک جدید در نمودار آشكار مي

 آميزيتموفق تشكيل نشانگر الگو این، بنابراین

 هببنا. است سيليكاژل/اکسيدروي هاينانوکمپوزیت

، 91°، 95° زوایاي در حاضر هاييکپ موجود گزارشات
 دارد تطابق اکسيدروي فازهاي با 55°و  °55، °59، °96

(Pouraboulghasem et al., 2016a.) 
  

 

 
 )ب( 61اکسيدروي/سيليكاژل نمونه  سيليكاژل )الف( و نانوکامپوزیت ایكس اشعه پراش منحني -(5) نمودار

 

 

 

 يلاوک ايشیاشر هيکشت اول شیآزماج ینتا (9) شكل

 دياکس يهاتینانوکامپوز با يباکتر ینتماس او 

( 5جدول )چنين هم دهد.يم كاژل را نشانيليس/يرو

را  اشریشيا کولايعليه  هادرصد کشندگي نانوکامپوزیت

طور که از این جدول مشخص دهد. هماننشان مي

 ميكروبي است.شود سيليكاژل فاقد خاصيت ضدمي

 

 

 
 21)ذ( و  61)د(،  91)ج(،  91)ب(،  51 يهانمونه باتماس پس از  يباکترن یا کشت)الف( و  يلاوک ايشیاشر هيکشت اولج ینتا -(9)شكل 

 .دهند(يم را نشان 51-51و شكل ج تا د رقت  51-59الف و ب رقت ) ساعت 99مدت هب )ر(
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سيليكاژل اکسيدروي/ هاي نانوکامپوزیتاز بين 

ترین درصد کشندگي به ميزان داراي کم 51نمونه 

ها داراي درصد باشد. مابقي نمونهدرصد مي 55/91

باشند. با افزایش درصد مي 25بيش از  ميزان بهکشندگي 

زمان تماس مابين روي و سيليكاژل در ساخت 

اکسيدروي/سيليكاژل درصد کشندگي هاي نانوکامپوزیت

شود که قت در نتایج مشخص ميیابد. با دافزایش مي

 باهم فراوانيتغيير  21و  61درصد کشندگي نمونه 

این امر  (.درصد 59/22ندارند )درصد کشندگي معادل 

 61این صورت تفسير نمود که پس از توان به را مي

سطح سيليكاژل از نانوذرات اکسيدروي پر  باًیتقردقيقه، 

ر روي پایه شده است و بيشترین بارگزاري نانوذرات ب

سيليكاژل حاصل شده است. بر اساس نتایج حاصل 

 .باشدداراي خاصيت ضدميكروبي بهينه مي 61نمونه 

 يلاوک ايشیاشره يكاژل عليلي/س يدروياکس يهاتینانوکامپوز يدرصد کشندگ -(5) جدول

)دقيقه(نمونه   درصد کشندگي تعداد باکتري باقيمانده 

1 7/1 × 5159 1 

51 1/6 × 5159 55/91  

91 5 × 5155 67/25  

91 1/9 × 5159 51/22  

61 5/9 × 5159 59/22  

21 5 × 5159 56/22  

 

 يدروياکس يهاتینانوکامپوز یيشوآب ج تستینتا

ن یا آورده شده است. (9) در جدولكاژل يلي/س

از . ه شده استيته يکشكروبيم يت براینانوکامپوز

شتر يب هاتیامپوزنانوک يداریهر اندازه پاگر، ید يسو

ط ین تست شرایا د.وشيم شتريها بباشد عمر آن

ط استفاده در صنعت بر یرا نسبت به شرا يدتریشد

 يهاستميکند. در سيم اعمال هاتینانوکامپوز يرو

ن یشود، بنابرايم آرام استفاده انیاز جرمعمولاً  يصنعت

در مورد استفاده ان متلاطم یبه جر نسبت يش کمترنت

 د.کنيم وارد هاتینانوکامپوز يش بر رویآزما نیا

ش یمقدار رهادهد يم نشان (9)جدول که طور همان

ز و قابل يار ناچيبس هاتینانوکامپوز ياز تمام يرو

  باشد.يم يپوشچشم

 
 ساعت تماس با آب 6و  5پس از كاژل يلي/سيدروياکس يهاتینانوکامپوز یيشوآب تستج ینتا -(9) جدول

 )ساعت( سزمان تما
 (ppmغلظت روي آزاد شده در آب ) 

 21 91 91 سيليكاژل

5  1 26/1 22/1 55/5 

6  1 56/5 19/5 12/5 
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 يريگجهينت و بحث

 يهاه واکنشیبر پا مواد نانوه يمتداول ته يهاروش

 يهاباشد. واکنشيم يكیزيزات فيو تجه یيايميش

 و یيايميش يايژل، اح-همانند سل یيايميش

ن مرحله همراه با یشامل چندمعمولاً سولووترمال 

اولتراسوند و امواج در حضور  يد قويبا اس رفلاکس

، لذا .باشدمي زمانزدن و چند ساعت تا چند روز هم

 باشد.ينه میو پرهز برزمان يندیفرآ مواد نانو ديتول

ا ياز به استفاده از احين معمولاً  هان روشین، ايچنهم

 يآل يهاحلالو  هيدرات بورم یسدند همان يکننده سم

ا ید و يآمفرمليمتيد -N,Nمضر همانند 

 ,Moritz and Geszke-Moritz) دروفوران دارديتتراه

2013; Jin et al., 2009)کهيصورت دربات ين ترکی. ا 

 يسلامت يتوانند برايه شده رها شوند ميدر آب تصف

ها بوده بار گرانيهم بس يكیزيزات فيمضر باشند. تجه

Ghorbanpour and Falamaki, 2014))  و در اکثر

 يشارهاا فین و يپائ يخلأهااز به استفاده از يموارد ن

ق، زمان ين تحقیا در (.Ghorbanpour, 2016) بالا دارد

باشد و کل يساعت م 5نه يبه تید نانوکامپوزيتول

 محصولات( ين مواد و شستشوی)توز ديتول ندیفرآ

، در بر این علاوه .کشديول مساعت ط 9کمتر از 

عنوان هب يروسولفات تنها از حاضر د مطالعهيند تولیفرا

 يگریچ عامل دياست و ه شده استفاده یيايميماده ش

ارزان،  ن روشیجه اينت . درتمورد استفاده قرار نگرف

 باشد.يم يسازيست و قابل صنعتیزطيدار محدوست

غلظت ، ينظر سازمان بهداشت جهانبر اساس 

باشد. يم mg/l 5-1 يدنيدر آب آشام يقبول روقابل

ه يته يهاتیدست آمده، نانوکامپوزهج بیبر اساس نتا

در آب  يرو فلز mg/l 9کمتر از  قين تحقیشده در ا

استفاده از  جهي. در نت(9جدول ) کننديم رها

ه آب، يدر تصفكاژل يلي/سيدروياکس تیمپوزانانوک

 Ma et al., 2010) کندياد نمجیا يسلامت يبرا يخطر

Motshekga et al., 2013;.)  

 يت ضدباکتريخاص، بر اساس گزارشات موجود

 يرو يهاونی ابكاژل يلي/سيدروياکس تینانوکامپوز

 ,Sondi and Salopek-Sondiد )رآزاد شده ارتباط دا

 قابلتفاوت  یيشوآبتست ج ینتا(. بر اساس 2004

آزاد شده از  يرو يهاونین يب ياملاحظه

وجود ندارد ه شده يتهمختلف  يهاتینانوکامپوز

ن یا يوبكريمضدت يخاصلذا (، 9 جدول)

 (.5 جدول)دارد  يادیتفاوت ز يهاتینانوکامپوز

آزاد شده در  يرو يهاونیکه  هرچندن، یبنابرا

 يهستند، عامل اصل مؤثر يكروبيت ضدميخاص

د در یها را باتینانوکامپوزن یا يكروبيت ضدميخاص

و  يواره باکتریها به دتیم نانوکامپوزياتصال مستق

 Grass) واره جستجو کردید يعيتداخل در عملكرد طب

et al., 2011)ن استدلال تفاوت موجود در ی. با ا

مختلف قابل  يهاتینانوکامپوز يكروبيت ضدميخاص

كاژل در يليبالاتر قرار دادن س يهازمانباشد. ير ميتفس

بر  يدروياکس ل نانوذراتيبه تشكنمک مذاب منجر 

. (9و  5 هايشكل) شوديكاژل ميليسطح س يرو

 ها امكان تماس نانوذراتن نمونهین در ایبنابرا

شود. در نمونه يشتر ميب يواره باکتریبا د يدروياکس

طور کامل از هباً بیكاژل تقريليقه، سطح سيدق 61

ت يخاصن حداکثر ینانوذرات پوشانده شده، بنابرا

شتر يش بیافزاجه، ي. در نتشوديحاصل م يكروبيدمض

كاژل در نمک مذاب موجب يليزمان قرار دادن س

 نشده است. يكروبيت ضدميخاصش یافزا
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 محتـرم کارشـناس يشرق ميابراه آقاي از
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Abstract 

The aim of this study was to introduce a new method for producing ZnO/silica gel nanocomposites 

ZnO/silica gel. Nanocomposites were synthesized by inserting silica gels in a molten bath of zinc sulfate 

(at 560 °C) for different contact times. Except for zinc sulfate, no reduction agent or chemical material 

was used for the preparation of nanocomposite. In this method, synthesis of nanoparticles and their 

immobilization on the substrate were carried out in a period of time less than 60 minutes. The ZnO/silica 

gel nanocomposites were studied by scanning electron microscopy (SEM) and UV–visible diffusive 

reflectance spectrometer (UV–Vis DRS). The SEM micrograph showed that the contact of silica gel with 

molten salt resulted in the formation of nanoparticles on the silica gel surface. On the other hand, by 

increasing the contact time, ZnO nanoparticles loading was increased. The antibacterial test against E. 

coli revealed that nanocomposites produced by 60 min contact duration, reached a mortality rate of 

99.85%. The leaching test demonstrated the stability of the nanocomposites, and the delivery of zinc in 

water was less than 1.5% for all samples. 
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